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はじめに，  Al-Ni 系自己伝播発熱多層膜の基本特性を理解し，瞬間ダイボンディン
グに有用な多層膜作製条件を見出した上で．瞬間はんだ接合方法を検討した．Al/Ni 多














ることを見出した．多層膜の最外層をミクロンオーダーの Ni 層とすることで，Ni が
はんだ内部へ積極的に拡散し，短時間で AlNi-はんだ界面に NiSn 金属間化合物が形成
され，界面ボイドの抑制が可能となった．Ni 最外層の厚膜化により，結果として低い
接合圧力でもボイドが減らすことができ，接合部の低熱抵抗化を実現できた．  
 また，デバイスを模擬した Si 面のはんだ上に成膜された Al/Ni 多層膜を意図的に自
立させ，2 枚のはんだ膜付き Si チップ間に挟み込む方法ではんだ接合体を作製し，低
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図 1-1 パワーエレクトロニクスが活用される製品群 3) 
 
以上の背景の中，車載用パワーモジュールの研究開発は精力的に行われており，図
1-2 および図 1-3 に示すようにパワー半導体デバイスは小型化・高機能化のトレンド
を一途に辿っている 4),5)．これに伴い，パワーデバイスの電流密度や発熱密度は増大







図 1-3 IGBT パワーデバイス電流密度の増大傾向 5) 
  
図 1-2 パワーエレクトロニクス製品の出力密度の推移 4) 
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1.1.2 SiC パワーデバイス 
近年，従来の Si 半導体よりも SiC や GaN といった化合物半導体が機能面で注目を
集めている．特に SiC については車載実用化の期待度が高く，モジュールのさらなる
小型化と高機能化が可能となるため，研究開発が極めて盛んである 10)-15)．SiC は Si
よりも優れた物性を有し， Si と比べて高耐圧，高熱伝導率，低損失であり，高周
波・高温で動作する（図 1-5，表 1-1）10),15)．とりわけ 200℃以上の高温動作が実現
すれば，冷却システムが簡素化され，車両の大幅なサイズダウンが可能となる． 
 
図 1-4 両面冷却型パワーモジュール 7) 
 






























が求められている  10),16),17)．表 1-2 に代表的なダイボンディング技術を示す 18)．これ
らの中で Sn-Ag や Sn-Cu 等の Pb フリーはんだは中温はんだとして知られ導電性接着
剤と共に，Si や LED のダイボンディング材料として広く普及し，実用化されている
が，パワーデバイスの接合・接着材としては耐熱性が不十分である 19),20)．本節では，







表 1-2 主なパワーデバイスのダイボンディング技術の特徴と欠点 18) 
接合方法 代表材料 特徴および欠点 
はんだ接合 高 Pb はんだ 
Au 系はんだ 
Sn 系はんだ（Pb フリー） 
Bi 系はんだ 
Zn 系はんだ 
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1.2.1 Pb フリー高温はんだ接合 
 表 1-3 に従来からダイボンディングに使用されている高温はんだと近年実用化され
た Pb フリーはんだを示す．Pb フリー高温はんだは，Au 系を除けば多くが開発途上に
あり，それぞれ一長一短がある．多くの系が金属間化合物(IMC)の多量生成や硬く脆い
ため， Pb 入り高温はんだを完全に代替できておらず，用途によって使い分けられて
いる．以下，主な Pb フリー高温はんだの特徴と課題についてまとめる． 
（１）Au 系はんだ 18) 




織を有するが，両相とも硬い IMC であるため，材質的に硬い．その熱伝導率 57W/mK
は Sn-Ag 系はんだと同程度である．しかしながら，Au を多く含むために極めて高価
であり，比較的多量のはんだを消費するパワーデバイスのダイボンディングに対して
は，コスト面で現実的な使用が難しい系である． 
（２）Bi 系はんだ 18) 
 Bi は融点が 271℃であり，それ自体で高温はんだの代替になり得る．Bi-Ag 系では
Ag=2.5wt%が共晶組成であるが，材質的に脆く，電気伝導度や熱伝導率が低い，とい
った欠点がある． 
（３）Zn 系はんだ 18),21)-23) 
 Zn は融点が約 420℃であり，300～400℃で溶融する様々な合金系を形成する．共晶
点 380℃を有する Zn-6Al で有名な Zn-Al 系はんだは，熱伝導率が約 100W/mK と高
く，延性に富んでいる．しかしながら，溶融時の酸化の影響で濡れ性が悪く，接合性に
課題がある．Zn 系ではその他に，Zn-Sn 系が知られる．共晶組成は Zn-9Sn であり，

























方法が焼結接合であり，代表的なものに Ag 粒子を用いた焼結接合が挙げられる 24),25)．






る 28),29)．粒子の耐食性を確保するための保護膜を必要とせず，200℃付近で Ag 酸化物
が自然還元するため，大気中でも焼結反応が活性化される．ミクロンサイズの Ag フレ
ークを用いると低加圧でも高強度な接合体が得られ，接合部がポーラスであるため良






図 1-6 Ag マイクロ粒子焼結による接合部の断面組織 16) 
 
 














なナノ多層膜の自己伝播発熱反応は特定の原子間で起こり，Ti や Si 等，様々な組み合
わせが報告されている．反応熱量は多層膜の組成，原子比，バイレイヤーの厚さ，総膜
厚によって決まるとされる 35)．反応速度もまた，多層膜の組成やバイレイヤー厚さ等




膜を用いた MEMS 封止や瞬間はんだ接合等（図 1-9），これまでに類を見ない新たな接
合・接着技術が提案されている 35)－40)．原子比 1:1 の AlNi 合金が生成され得る Al/Ni

















図 1-9 Schematic showing the reactive joining of two components using a reactive 




1.3  本研究の目的と本論文の構成 



























 4 章では，SnAg はんだと Al/Ni 多層膜の相性に着目し，多層膜の成膜順序や多層膜
最外層の厚さを積極的に制御する．これによってはんだ-AlNi の界面ボイドを抑制し，
接合部の熱抵抗低減効果を系統的に議論する． 
 5 章では，デバイスを模擬した Si 面のはんだ上に成膜された Al/Ni 多層膜を意図的









表 1-4 主なダイボンディング技術とその要求特性に対する優位性と不利性 
 
 Pb-Sn 系  
Zn 系  
Zn-Al，  
Zn-Sn 等  
Au 系  
Au-Sn，  







（融点）  〇  〇  〇  ◎  ◎  
耐酸化性  〇  × 〇  〇  〇  
無加圧  
接合  〇  〇  〇  △  △  
貴金属  
フリー  〇  〇  × × 〇  
フラックス  
フリー  〇  × 〇  〇  〇  
Pb フリー  × 〇  〇  〇  〇  
熱伝導性  △  〇  〇  〇  〇  
耐熱性  △  〇  〇  〇  〇  
接合時間  〇  〇  〇  × ◎  
接合信頼性  〇  △  〇  〇  ？  
懸案事項  Pb 含有  濡れ性  材料コスト  材料コスト  
と接合時間  接合性不明  
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2.1  Al/Ni 自己伝播反応多層膜の発熱特性 
 
本節では，Al-Ni 合金ならびに Al/Ni 多層膜の基本特性に触れ，発熱特性を概観す
る． 
2.1.1 Al-Ni 二元合金 
図 2-1 に Al-Ni 二元平衡状態図を示す 1)．常温で安定な合金相は Al3Ni，Al3Ni2，
AlNi，Al3Ni5，AlNi3 の 5 つである．Al 中の Ni の固溶度は非常に小さく，500℃で
0.01at.%ほどしかない．逆に Ni 中の Al の固溶度は極めて大きく，最大で 21.2at.%で
ある． 
表 2-1 に Al-Ni 二元合金相の結晶構造を示す．B2 型 BCC 構造を有する原子比 1:1
の AlNi 合金は最も高融点（1638℃）であり，その生成エンタルピーは Al-Ni 合金組成
























2.1.2 Al/Ni ナノ多層膜の自己伝播発熱反応 
Al と Ni 等，ある種の軽元素と遷移元素をナノレベルの厚さで積層した多層膜は，第
1 章でも触れたように，外部からエネルギー刺激を加えると，合金化による発熱反応が
膜面内を自己伝播する（図 1-8）．原子比 1:1 の Al/Ni 多層膜の場合，Al-Ni 系の相は以
下のように変化する 5)：  
Al + Ni → Al-rich liquid + Ni → AlNi  式  2-1 
Al/Ni 多層膜が自己伝播発熱反応する際，Al 原子および Ni 原子が膜面外方向に向か
って拡散し，液相の Al 中に Ni が混ざりながら反応が膜面内方向に伝播し，最終的に
AlNi 合金が生成される 1)．このときの反応速度は 5～20m/s と極めて速い 1)-5)．また，
多層膜の温度は自身の発熱によって瞬間的に 1000℃を超え，その加熱速度も 103～
105℃/s と非常に速い 1)-5)．一方，Al/Ni ナノ多層膜を外部熱源によって 1～10℃/min 程
度の比較的緩やかな速度で加熱すると，以下のように相が変化する：  




が異なる．前者の場合，加熱によって Al 中に Ni が拡散しながら段階的に相変化して
いる．なお，Al9Ni2 は平衡状態図では見られない相であるが，Al-Ni 界面での原子の混
合によって生じる準安定相とされる 1)- 7)．   
自己伝播反応の反応速度や反応熱量はバイレイヤー厚さに依存する．図 2-2 は DSC
による熱分析曲線であるが，Al/Ni 多層膜の原子比 1:1 に保ちながらバイレイヤーを 20，
50，100nm と変化させると，相変化に伴う発熱ピーク数が変化し，発熱量が増加する．
図 2-3 に単位重量あたりの発熱量と Al/Ni のバイレイヤー厚さの関係を示す．バイレ
イヤー厚さが 100nm を超えると発熱量は一定となり，およそ 1200J/g に漸近すること
がわかる 8)-10)．  
Al および Ni いずれも反応前は FCC 構造であり，Al:Ni=1:1 の多層膜の自己伝播反応
後に生成される AlNi 合金は BCC 構造に変化し，結果として体積が収縮することにな
る．Al と Ni は反応後に全て AlNi 合金に変化するとして体積収縮率を見積もる．反応
前の多層膜には Al-Ni 界面に生成した混合層が含まれており，これは発熱に寄与しな




                            式 2-3 
 
上式は単位格子当たりの原子数の関係を表しており，VAl は Al 体積，VNi は Ni の体
積，tNiAl は NiAl 合金の厚み，VNiAl は NiAl 合金の体積を示している．また，反応前の多
層膜は Al と Ni の体積比が 3：2 のため，バイレイヤー層が 100 の倍数の膜厚の時，Al
は 60，Ni は 40 の倍数の膜厚になる．式 2-3 を NiAl 膜厚(tNiAl)について解くと，多層膜
反応後の NiAl の膜厚は 87.6%となる．すなわち，反応後の体積収縮量は反応前の 12.4%
と見積もられる 10)-12)．   
 














図 2-2  DSC による Al/Ni 多層膜の熱分析曲線  
 
 
図  2-3 Al/Ni 多層膜のバイレイヤー厚さと発熱量の関係  
  
















□ ttot 5 m
○ ttot 10 m
△ ttot 20 m
▽ ttot 40 m
w = 2 nm
w = 4.5 nm































Type A (tbi = 20nm)
Type B (tbi = 50nm)














必要な多層膜の作製条件について言及する．   
 
2.2.1 DC スパッタリング法による Al/Ni 多層膜の作製 
 本研究では，独自に設計・開発したデポアップ型三源 DC マグネトロンスパッタリ
ング装置とデポダウン型三源 DC マグネトロンスパッタリング装置((株)エイコー製)の
2 種類の成膜装置を用いて Al/Ni 多層膜を作製した．図 2-4 にデポアップスパッタ装
置の模式図，図 2-5 に外観写真，図 2-6 にデポダウンスパッタ装置の外観写真を示す．
デポアップスパッタ装置は，3 基の 2 inch ターゲット用プレーナーマグネトロン型ス
パッタ高圧電極(AJA International 社製 ST20)が基板ホルダーの垂線から 35°傾斜
して距離 96 mm で同心円状に配置されている．各電極は独立した直流電源 
(ADVANCED ENERGY JAPAN (株) 製 MDX-500)に接続されており，それぞれ任意
の投入電力を設定できる．また，以下の動作をコンピュータ制御できる．  
・基板ホルダーの回転速度設定 
・3 基のスパッタガンの電源 ON/OFF を独立設定 
・成膜停止時間の設定(長時間成膜時の基板温度上昇の低減のため) 
これらの制御により，Al/Ni 多層膜を任意の全膜厚およびバイレイヤー厚さで自動成
膜可能である．膜厚 10μm 以上の Al/Ni 多層膜を作製する場合は，成膜が長時間に及
ぶため，スパッタ粒子の衝突により基板温度が上昇して真空槽内で多層膜が発熱反応







図 2-4 スパッタリング装置の概念図 
 
Vacuum chamber 
Magnetic seal unit Substrate holder 
High-voltage electrode 
(Sputtering gun ×3) Shutter 
Gas fitting 
< Cross view > 
35° 
Cooling water tube 
Stepping motor Shutter handle Turbo-molecular pump 
Belt & pulley High-vacuum valve 




図 2-5 デポアップ式スパッタリング装置 
 
 





ポンプとロータリーポンプを備えており，到達真空度は 1×10-4 Pa 以下である．チャ
ンバー内の真空度測定には熱陰極電離真空計(ULVAC(株)製 GI-TL3)を用いた．スパッ
タリングで使用するターゲットは，純 Al 円板と純 Ni 円板(いずれも純度 99 %，φ51




図 2-7 スパッタリング装置の真空排気系の概念図 
 
次に，スパッタリングで多層膜が成膜される基板の作製方法について言及する．本研
究では単結晶 Si を成膜基板とし，Al/Ni 多層膜によってボンディングされるデバイス
を模擬した．ここでは，Al/Ni を用いて 2 枚の Si チップを直接接合せず，瞬間熱源と
しての有用性をまずは確認するために，予め下地膜を介してはんだを成膜しておき，
一方の Si のはんだ上にのみ Al/Ni を成膜し，2 枚の Si チップを瞬間的にはんだ接合す
ることとした．Si 側から Cr と Ni の順に下地をスパッタ成膜し，Ni 上に Pb フリーの
Sn-3.5Ag 中温はんだを成膜した．Al/Ni 多層膜の基板成膜には，デポアップ型スパッ






厚さ 300μm，(100)面の単結晶 Si をダイサー((株)ディスコ社製 DAD321)を使用し
てカットする．2 枚の Si 基板は以下の寸法に加工する 
・Bottom 側 Si：10mm×12mm×300μm 
・Top 側 Si：10mm×10mm×300μm 
 
(2). Si 保護膜：SiOx の除去 
バッファードフッ酸(BHF)を用いて Bottom および Top 側の Si 表面の SiOx を除去





三源マグネトロンスパッタリング装置を用い，Bottom および Top 側の Si 基板表面
に，はんだの密着性確保を目的として Cr，Ni からなる下地膜を表 2-2 (a)の条件で
成膜する．  
 
(4). Sn-Ag はんだ膜の成膜 
Bottom および Top 側の Si 基板に下地膜の上から厚さ 12μm の Sn-3.5Ag はんだを
成膜する．表 2-2 (b)に成膜条件を示す． 
 
(5). AlNi 多層膜の成膜 
スパッタ装置の自動制御成膜プログラムを使用して，Bottom 側の基板にのみ，全厚
30μm の Al/Ni 多層膜を成膜した．Al と Ni の原子比は生成エンタルピーが最大にな
る 1:1 とした．バイレイヤー厚さは 2.1 の DSC 分析で見出した最大傾向を示す厚さ：















Applied power [W] 150 80
Ar pressure [Pa]
Time [min] 2 33
0.2
Target Sn Ag




21.3 or 41.6 or 63.8 or 127.6
Target Al Ni
Applied power [W] 100 80
Ar pressure [Pa]
Time [sec, number] 247, 300 167, 300
0.2
(a) Inter layer 
(b) AgSn solder film 
(c) Al/Ni multilayer film 
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2.2.2 作製した Al/Ni の多層構造 
 自己伝播発熱反応前後における Al/Ni 多層膜の断面構造を電界放射型走査電子顕微
鏡(Field Emission Scanning Electron Microscope: FE-SEM)を用いて観察した．   
図 2-9 に，バイレイヤー厚さ 100 nm 狙いで作製した Al/Ni 多層膜の自己伝播発熱反
応前後の断面 SEM 写真を示す．as-deposited 状態の多層膜には Al 層および Ni 層の多
層構造が観察され，2 種類の金属が交互に堆積していることがわかる．バイレイヤー厚
は約 100 nm であり，多層膜がほぼ狙いどおりに作製されているが確認できる．図 2-9 




図 2-9 Al/Ni 多層膜の自己伝播発熱反応(a) 前 (b) 後の断面構造 
 
 





Al/Ni 多層膜の結晶構造を確認するために，X 線回折測定装置 (X-ray diffractmeter: 
XRD，Philips 製 X’Pert-pro MPD)を用いて，表 2-3 の条件で結晶構造を解析した．30 
mm×30 mm の Pyrex ガラス基板上に膜厚 30μm の Al/Ni 多層膜を成膜したものを測定
試料として用い，反応前の XRD 測定を行った後，ガラス基板上で多層膜を 10V，1.5A




層膜が Al と Ni の独立層から成ることを意味する．一方，反応後の XRD パターンのピ
ーク位置は反応前と異なり，30°，45°，65°，82°，99°付近に存在している．これらは
AlNi (100)・(110)・(200)・(211)・(220)などの回折ピークであり，Al/Ni 多層膜は FCC 構
造の独立した Al と Ni から BCC 構造の AlNi に変化していることがわかる．以上より，
Al/Ni 多層膜が狙いの組成どおりに作製されていることを確認した．  
 






瞬間はんだ接合は，図 2-11 に示す接合装置((株)エイコー製)を用いて行った． (a)は
装置模式図 (b)は外観および内部の写真である．本装置は主に，真空チャンバー，加圧





最大荷重 500 N まで±0.1 N の精度で任意荷重に設定可能である．ここでは内部の加
圧治具を用いて 2 枚の成膜 Si チップを重ね合わせた状態で 3MPa の圧力を与える．そ
して，三軸マニュピレータの先端に付属しているプローブを使用し，AlNi 多層膜部に
スパークエネルギーを印加し，多層膜の発熱反応を誘起する（図 2-12）．この時，マニ
ピュレータ間に流れる電流を，直流電流源(Nippon stabilizer industry 製 MSA60-2)
を用いて 10V，0.1A に設定する．図 2-13 に示すように，Al/Ni 多層膜はオレンジ色の
閃光を伴って自己伝播発熱反応を開始する．この時に発生する生成熱ではんだ接合が





















2.3  瞬間はんだ接合体の接合性評価 
 







料表面をレーザーパルスで加熱した際の応答関数理論に基づく 14-16)．図 2-14 に示すよう
に裏面の温度上昇曲線から面積熱拡散時間を求め，以下の式 2-4 から接合層の熱抵抗⊿R
が算出される． 








⊿   式 2-4 
 ここで，τは Si 基板の厚さ d と熱拡散率αによって定義される熱拡散時間であり，b は
熱浸透率である．インデックス 1 および 2 は，2 枚の積層基板をそれぞれ意味する．また，
A は上述のとおり実測したレーザーフラッシュ曲線から得られる面積熱拡散時間である。
A’は積層試料間の熱抵抗が理論上ゼロと仮定した場合の面積熱拡散時間であり，以下の
式 2-5 によって与えられる． 















⊿   式 2-5 




ら熱抵抗を見積もる．各層の熱抵抗 Ri は，厚さ di とλ i を用いて以下の式で表される． 
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ࡾ࢏ ൌ ࢊ࢏ࣅ࢏           式 2-6 



















AlNi Pulsed laser Radiation thermometer 












表 2-4 接合部各層の熱抵抗計算結果 





×10-6 [m2K/W]  
Cr 下地 0.05 (0.1) 94 0.0005 (0.001) 
Ni 下地 0.5 (1) 91 0.005 (0.011) 
Sn-3.5Ag はんだ 12 (24) 59 0.203 (0.407) 
AlNi 層 30 92 0.326 









壊評価も実施した 17)．変調周波数 f の加熱レーザーを用いて試料表面を加熱すると，裏面
に伝わる温度波の位相は試料の熱拡散率に依存して遅れを伴う．このときの位相差⊿θは
以下の(2-6)によって表される。  
        







なる．本実験ではべテル社製 TA35 Ultimate の装置 17)を用い，加熱光径 200µm，変調周
波数を 10Hz，測定間隔 250µm ステップの条件で，試料面内の位相差分布を測定した． 
図 2-15 (a)に SAT 画像を示す．画像上段が⊿R=5.0×10-6m2K(Specimen #1)，中断が















図 2-15 (a)Scanning acoustic tomographs (b) the phase lags distribution using thermowave 
analyzer based on periodical heating method. Solder thickness was 12µm. 
 
 さらに接合状態の詳細を精査するために，熱抵抗の高い試料#2 に対し，断面 SEM 観
察を実施した．図 2-16 に SEM による断面反射電子像を示す．観察部は図 2-15 (a)の SAT
画像に示したとおりであり，部位 A は SAT 画像から接合が良好と思われる箇所，部位 B
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は接合不良箇所である．ここで，断面試料は Ar イオンミリングによる CP 加工によって
調製した．SEM 観察の結果，不良部 B では上部はんだ層の Si 基板からの剥離が確認され，
これが SAT で見られる接合不良に相当すると考えられる．その他の接合異常として，はん
だ中にはボイド，AlNi 反応部には上下に無数のクラック，さらに Al/Ni と Bottom 側のは
んだ界面には空隙がそれぞれ確認された．これらの異常は不良部 B に限ったものではなく，













図 2-16 BSE-SEM micrographs in Al/Ni heat-bonded joints of   specimen #2 (R=22.7×10-






図 2-17 Optical microscope photograph for specimen #1(R=5.0×10-6m2K/W). 
 
 
図 2-18  Optical microscope photograph of the X-Y cross-section  




ある．そこで，AlNi 反応部そのものをさらに精査するために，試料#2 の接合良好部位 A
と接合不良部位 B の AlNi 層に対し，断面 EBSD 観察を実施した．観察領域は図 2-16 の
SEM 拡大画像内の 4µm×4µm 領域とし，装置分解能レベルの 0.02µm ステップで評価し
た．EBSD で得られた IQ マップ，結晶方位マップ，相マップを図 2-19 にそれぞれ示す。
EBSD の結果，AlNi の結晶粒は 200～300nm 程度と微細であり，結晶方位はランダムで








図 2-19 EBSD maps for analysis specimen ♯2. 




















2.5  参考文献 
 
1) T. P. Weihs, A. J. Gavens, M. E. Reiss, D. Van Heerden, A. Draffin, and D. Stanfield: 
Chem. Phys. Nanostruct. Relat. Non-Equilib. Mater., 1997, 75. 
2) E. Ma, C. V. Thompson, L. A. Clevenger, and K. N. Tu: Appl. Phys. Lett., 57(1990)1262. 
3) L. Wang, B. He, and X. H. Jiang: Combust Sci. Technol., 182(2010)1000. 
4) S. Jayaraman, A. B. Mann, T. P. Weihs, and O. M. Knio: Symp. Combust., 27th, 1998, 
2459. 
5) F. Z.Chrifi-Alaoui, M. Nassik, K. Mahdouk, and J. C. Gachon: J. Alloys and Compounds, 
364(2004)121. 
6) A. Makino: Proc. of Combust. Inst., 31(2007)1813. 
7) T. Namazu, H. Takemoto, H. Fujita, Y. Nagai, and S. Inoue: Tech Dig IEEE Micro 
Electro Mech Syst. 19(2006)286. 
8) T. Namazu, K. Ohtani, K. Yoshiki, and S. Inoue: Proc. of Transducers, 2011, 1368. 
9) K. Ohtani, K. Yamano, T. Namazu, and S. Inoue: Proc. of Transducers, 2009, 172. 
10) T. Namazu, and S. Inoue: Materials Sci. forum, 638(2010)2142. 
11) H. Fujita, T. Namazu, and S. Inoue: Zairyo, 56(2007)932[in Japanese]. 
12) T. Namazu, K. Ohtani, K. Yoshiki, and S. Inoue: Materials Sci. forum, 706(2011)1979. 
13) S. Miyake, S. Kanetsuki, K. Morino, J. Kuroishi and T. Namazu, Jpn. J. Appl. Phys. 54, 
06FP15 (2015). 
14) T. Baba: Progress in Heat Transfer (Yokendo, Tokyo, 2000) New Series, Vol.3,p.163[in 
Japanese]. 
15) T. Baba, and A. Ono: Meas. Sci. Technol. 12(2001)2046. 
16) T. Baba: Jpn. J. Appl. Phys. 48(2009)05EB04. 
17) H. Noguchi, K. Hatori, Y. Iwano, N. Ando, T. Usui, and H. Ohta: The 35th Jpn. Sympo. 













3.1  序論 
  
相変化時に生じる結合エネルギー差が引き起こす自己伝播発熱反応について，Al/Ni
















顕微鏡（SEM: Scanning Electron Microscopy），電界放射型電子プローブマイクロアナラ





3.2  実験方法 
3.2.1 接合サンプル作製 
 厚さ 300μm，抵抗率 0.01Ωcm の単結晶シリコンウエハ Si(001)を用意し，ダイサーを
用いて 10×10mm（Top-side chip）および 10×12mm（Bottom-side chip）の２種類の形状
に切り出した後，以下の手順ではんだ膜と Al/Ni ナノ多層膜を積層した接合用試料を
作製した．まず切り出した全てのチップ状試験片を脱脂・純水洗浄した．次に Top-side
と Bottom-side の両方の Si 上に，DC マグネトロンスパッタリング法を用いて 50nmCr
層と 500nmNi 層を成膜した．その後，Ni 層表面上に厚さ 2, 4, 6, 8, 12 μm の Sn-3.5Ag
層を成膜した．ここで Cr/Ni 層は Sn-3.5Ag 層の密着性を確保するための下地層である．
最後に Bottom-side chip の Sn-3.5Ag 表面側に二元 DC マグネトロンスパッタリング法
を用いて Al/Ni ナノ多層膜を成膜した．表 3-1 Sputtering condition for Al/Ni reactive 
multilayer filmAl/Ni 多層膜の成膜条件を示す．前章で述べた通り，Al/Ni 多層膜は原子
比が Al:Ni=1:1 の状態で均一に反応した場合，AlNi 合金が生成される．この AlNi は Al-
Ni 系金属間化合物の中では最も生成エンタルピーが高く，発熱量は Al-Ni 系金属間化
合物では最大値を示すことから，本実験では前章と同様，Al:Ni 原子比が 1:1 になるよ




表 3-1 Sputtering condition for Al/Ni reactive multilayer film 
 
 
次に，作製した Top-side chip と Bottom-side chip を一対として， 自己伝播発熱反
応による瞬間はんだ接合体を作製した．図 3-1 (a)および(b)に示す様に Top-side chip
の Sn-3.5Ag 表面と Bottom-side chip の Al/Ni 表面を対向させた状態で，真空チャン
バー付き縦型プレス式加圧装置内に水平に静置する．4×10-4Pa まで減圧後，3MPa も
しくは 20MPa の圧力で試料を加圧した状態で，直流安定化電源で 10V-0.1A を印加し
た電極を Al/Ni 層に接触させて自己伝播発熱反応を誘起させた．反応後の接合試料は






認した．図  3-2 にプレスケールの模式図と加圧後のプレスケールを示す．図 3-2 (a)の
ようにプレスケールは A フィルムと C フィルムの 2 つから構成されており，薬品が塗
(a) Al/Ni multilayer film 
Target Al Ni
Applied power [W] 100 80
Ar pressure [Pa] 
Time [sec] 236 167 
0.2 
(b) The outermost layer 
Target Al Ni
Applied power [W] 100 80
































数解析を行うことで算出した．図  3-3 にレーザーフラッシュ法と応答関数解析の概要
を改めて示す．レーザーフラッシュ法は株式会社 ULVAC 製 TC7000 を用いた．レーザ
ーフラッシュ法とは，図 3-3 (a)に示す様に試料表面側からパルスレーザーを照射した
時の，裏面側の温度上昇を観測する方法である 17),18)．ここでは温度計測に InSb 型の赤












域（図 3-3 (b)斜線部）が熱抵抗成分であると考えられる 17)．２層の試料に挟まれた熱
抵抗層を仮定した場合，接合部の熱抵抗は次式で示される．  
 







 A A' ,                      式 3-1 
  A '  b113 2 3b111 2 2 3b2 21 21  b2 23 26 b111 2  b2 21 2  ,       式 3-2  
    d 2 ,            式 3-3 
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 ここで b は熱浸透率，τ は熱拡散時間，d は層厚，α は熱拡散率，添字 1，2 はそれぞ





図 3-3  Schematic diagram of laser flash method and (b) schematic model of areal 












AlNi Pulsed laser Radiation thermometer 












3.3  実験結果と考察 
  
図 3-4 (a)に Sn-3.5Ag 層の厚さと熱抵抗の関係を示す．接合圧力 20MPa の熱抵抗は
1.5~4×10-6m2K/W，3MPa の熱抵抗は 4~8×10-6m2K/W であり，接合圧力の違いにより
数倍の熱抵抗の変化が認められた．一方，Sn-3.5Ag 層厚さに対する依存性は顕著には






図 3-4 (a) Measured thermal resistance between two Si chips bonded at 3 and 20 MPa 






3.3.1 熱抵抗と接合圧力の関係  
 ここで接合圧力に伴う熱抵抗の変化について考察するために，接合試料の接合層を
超音波顕微鏡（D9000, Sonoscan）で観察した 19),20)．水中に浸漬した試料表面（Top-side 





マッピングすると，特定深さにおける接合状態が可視化できる．図  3-5 (b)と(c)に，接
合圧力 3MPa と 20MPa で接合した 12μm-Sn-3.5Ag 接合試料の SAT 画像を示す．いずれ







図 3-5  SAT observation (a) condition and SAT images for 12-µm-thick Sn-3.5Ag 








装置を用いて接合部付近の断面試料調製を施した後，SEM 観察を行った．図 3-6 に各




抑制され，結果として図 3-5 の SAT 像で確認されたように面内方向に伝播するクラッ
クが発生したと考えられる．また  図 3-6 (a)の 3MPa 接合試料では，Bottom 側の AlNi/Sn-
3.5Ag 界面に大きな空隙状のボイドが形成されている．逆に Top 側の AlNi/Sn-3.5Ag 界
面は凹凸を形成しているが，Bottom 側ほどのボイドは確認されないことから，Sn-3.5Ag
層は十分溶融した状態で反応後の Al-Ni 層に密着して凝固したと考えられる．Top 側の
Sn-3.5Ag 中に，大きなボイド形成が認められることからも同様に，Sn-Ag はんだの溶
融および凝固過程が示唆される．一方，図 3-6 (b)に示す接合圧力 20MPa の試料では，
Top 側の AlNi/Sn-3.5Ag 界面に 3MPa と同様に良好な濡れ性が認められる．Bottom 側の
AlNi/Sn-3.5Ag 界面には若干のボイドが形成されているが 3MPa 接合の試料と比較する
とかなり少ないことがわかる．この Bottom 側のボイド形成状態の違いが接合試料の熱
抵抗に大きく関係していると考えられ，AlNi/Sn-3.5Ag 界面にボイドの少ない 20MPa で
作製した接合試料の熱抵抗が低減したと推察される．また逆に接合圧力が低い場合に
は Bottom 側の AlNi/Sn-3.5Ag 界面にボイド形成されることで熱抵抗が増加したと考え




図 3-6 Cross-sectional BSE-SEM observation images for specimens in (a) 3 MPa 






3.3.3 はんだ熱影響部の特徴とボイド生成メカニズムの推察  
接合後の AlNi/Sn-3.5Ag 界面近傍について金属学的考察を深めるために，ボイドが多
く形成された Bottom 側界面に焦点を当て，高倍率で BSE-SEM 観察を行った．BSE-SEM
像では試料に照射された電子線が後方散乱したものを反射電子として観測しており，
この反射電子は原子番号の大きさに伴い増加することから，コントラストによって元
素種の違いを判別することが可能である．図  3-7 に厚さ 12μm の Sn-3.5Ag 層接合試料
の高倍率断面 BSE-SEM 像を示す．接合圧力によらず Bottom 側の AlNi/Sn-3.5Ag 界面
近傍に AlNi と Sn-3.5Ag の中間的なコントラストを示す層が認められる．この層はコ
ントラストの違いから発熱反応中に形成された Ni リッチの AlNi 化合物層であると推
察される．  




30×30μm 領域について，電子線加速電圧 15kV，電流 20nA の条件下で Al，Ni，Sn の
マッピング分析を行った．   
 
図 3-7  BSE-SEM photographs of the cross-section on the bottom-side interface 
between AlNi and solder for 12µm-thick Sn-3.5Ag specimen in (a) 3 MPa bonding and 
(b) 20 MPa bonding. 
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図 3-8 に厚さ 8μm と 12μm の Sn-3.5Ag 層接合試料における FE-EMPA 元素マッピ
ング結果を示す．厚さ 12μm-Sn-3.5Ag では Bottom 側 AlNi/Sn-3.5Ag 界面に Ni リッチ
層が形成されていることがわかるが，8μm-Sn-3.5Ag は Al リッチになっている様子が
伺える．一方 Top 側 AlNi/Sn-3.5Ag 界面では Sn-3.5Ag 層厚さによらず中間層を示す傾
向は認めらなかった．しかしながら Top 側と Bottom 側では反応中の熱履歴に大きな
違いがあると推察される．AlNi 多層膜を様々な温度で熱処理した場合，2 章で述べた
ように，Al3Ni2 や Al3Ni あるいは Al-Ni 系準安定相が形成されることが知られている
25),26)．この傾向が Bottom 側に顕著に現れていることからも熱履歴の違いが示唆され
ていると考えられる．ここで Top 側から Bottom 側にかけて Al が緩やかに減少してい
る様子が認められるが，この元素分布については EPMA 特有の影響を受けている事を
考慮する必要がある．EPMA で検出される試料からの X 線の強度特性は入射電子線と
検出器のなす角度に影響を受けることが知られている 27)．Al 元素を検出する場合，





 Top 側と Bottom 側の熱履歴の違いについては，図  3-8 の Ni 元素分布からも考察さ
れる．Top 側の Sn 層付近には Ni 元素の濃化傾向が認められる．この Ni は Si チップ上
に下地として成膜した 500nm-Ni 層に由来する可能性が考えられる．しかしながら同じ
く Ni 膜を成膜した Bottom 側 Sn 層近傍では Ni 元素の濃化は認められない．Sn 中への
Ni の拡散係数は非常に高く，温度上昇に伴い増加傾向にあることが知られている 28),29)．
したがって， Al/Ni 自己伝播発熱反応により Top 側が Bottom 側よりも高温で長時間の
熱影響を受けていたことが推察される．反応前，Top-side chip の Sn-3.5Ag 層と Bottom-
side chip の Al/Ni 層は分離した状態であり，物理的な接触状態から Al/Ni 多層膜の発熱
反応を通じて接合される．すなわち反応直後，向かい合う Top-side chip 表面と Bottom-
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side chip 表面との界面には，大きな界面熱抵抗が存在している．そのため，Al/Ni から
生じた熱量は Bottom 側よりも Top 側は遅れて伝播すると考えられる．逆に Bottom 側
へは Al/Ni 層直下の Sn-3.5Ag 層を伝播して Si chip へ瞬時に放熱することから，Top 側
よりも短時間で温度が低い状態になっていると考えられる．すなわち Top-side chip 側




図 3-8 Element mapping images obtained by FE-EPMA for (a) 8-µm-thick and (b) 12-





 以上の議論より，Bottom-side chip 側では十分な高温域を長時間保持されない可能性
があることから，Al-Ni 系中間層は Bottom-side 側に優先的に形成されたと考えられる．
図 3-9 に 20MPa で接合した 12μm-Sn-3.5Ag の BSE-SEM 像を示す．Sn-3.5Ag 層の直上
に反応部と未反応 Al/Ni が共存している層が確認できる．Rogachev らは Al/Ni 多層膜
の自己伝播発熱反応を部分的に急冷する実験を通じて，反応部と未反応部付近におけ
る Al 中の Ni 濃化現象と Al-Ni 中間層の形成を示し，溶融 Al 中への Ni の拡散が発熱
反応のメカニズムであるとしている  30),31)．図 3-10 に，Al/Ni ナノ多層膜の自己伝播発
熱反応による瞬間はんだ接合における，界面ボイド形成と反応伝播のメカニズムの概
要を示す．Bottom 側の放熱性が良いことから，Bottom-side chip の Sn-3.5Ag が十分加

































ることが可能となった．   
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4.1  序論 
  
第 3 章では，Al/Ni 瞬間はんだ接合体の熱抵抗低減のため，接合圧力を高めることが
有効であることを示した．すなわち，加圧力を大きくすることで，接合後の NiAl とは
んだとの界面に形成するボイドを減らすことができ，結果として低熱抵抗な接合部が
得られることを確認した．2 章および 3 章の議論を通じ，界面ボイドを減らすために
は， SnAg はんだと Al/Ni 多層膜の界面状態を積極的に制御する必要がある．本章では
これらの界面制御による接合部の熱抵抗低減を主な目的とする．  
第 2 章で述べたように，Al/Ni 多層膜の自己伝播発熱反応で生じるエンタルピーは原
子比 1：1 の組成で最大値を示し，また多層膜のバイレイヤー厚さは 100nm で単位質量
当たりの発熱量が最大となる．そのため本研究では，60nm の Al 層を成膜した後に  
40nm の Ni 層を成膜し，これらを交互に積層することで総膜厚 30μm の Al/Ni 多層膜を
作製してきた．この場合，前章までに Bottom 側と称した Si 基板上のはんだには Al 層
が，Top 側 Si 上のはんだには Ni 層がそれぞれ最外層に配置されることになる．そのた
め，SnAg はんだと物理的に接触する金属膜は Top と Bottom で異なる．前章ではボイ
ドは Si チップ Bottom 側の境界面，すなわち，Al 層と SnAg はんだの境界に多く形成
されていた．本章ではこのことに着目し， Sn と金属間化合物を形成し易く，相性の良
い金属である Ni を Al/Ni 多層膜の最外層に配置することで，接合界面のボイド抑制を
試みた．そして，最外層金属の厚みを変化させ，低熱抵抗化に向けた効果を調査した．   
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4.2  実験方法 
 
 図 4-1 に，最外層制御を行う Al/Ni 多層膜と接合チップ製造プロセスの模式図を示
す．まず，厚み 300μm で(001)面が表面の単結晶 Si ウェハを，10×10mm2 と 10×12mm2
の 2 種類のチップ状にダイシングカットする．前者は下地膜とはんだを成膜するため，
後者はこれらに加えて Al/Ni 多層膜を成膜するためのものである．それぞれ Top 側チ
ップ，Bottom 側チップと定義する．ダイシング後，DC マグネトロンスパッタリング装
置を用いて厚さ 50nm および 500nm の Cr と Ni を順に成膜する．これらは，次工程で
成膜するはんだ膜の Si チップ上への濡れ性を向上させるためである．次に，厚み 12μm
の Sn-3.5Ag はんだ膜をスパッタリングにより下地膜上に成膜する．このときの Ar ガ




これらより，Al および Ni をそれぞれ 60nm と 40nm となるように時間制御しながら多
層膜化した．  
Al/Ni 多層膜の最外層を Al もしくは Ni で統一し，さらにその厚みを従来の 60nm お
よび 40nm から 0.5μm，1.0μm に増加させ，はんだ接合界面のボイド形成に及ぼす最外
層の金属種類と膜厚の影響を調べることとした．Al/Ni 多層膜の総膜厚は前章までと同
様，はんだを十分に溶融させることが可能な 30μm で統一した．その後，Top および
Bottom チップの成膜面を対向させ，チップ上方より 3MPa ならびに 20MPa の加圧を加
えた状態で電気刺激により反応誘起させて瞬間はんだ接合を行った．投入電圧は 10V
で，2 本の電極プローブを Bottom チップ上に成膜した Al/Ni 多層膜に近づけることで




図 4-1 Schematic showing the reactive soldering of two Si chips using reactive Al/Ni 
multilayers: (a) before bonding and (b) in ignition and bonding. Concept of thickening 
the outermost layer in the Al/Ni multilayers: (c) non-thickening (d) thickening the 
outermost Ni layers (e) thickening the outermost Al layers. 
 
 接合後，各チップの接合部の熱抵抗を先述したレーザーフラッシュ法で測定した．
測定には ULVAC TC7000 を用い，すべての測定を室温雰囲気で行った．図 4-2(a)のよ
うに，パルスレーザーを接合体上部チップ側から入射させ，裏面から赤外線放射温度
計で温度変化を計測する．典型的な実測データは図 4-2(b)のようになり，温度変化の速
度は厚みの二乗に比例し，接合体の熱物性に関係する．この場合，Ni 最外層の Al/Ni 多
層膜を用いた接合体における最高温度到達時間が Al 最外層の多層膜を用いた接合体の






図 4-2 (a) Schematic diagram of laser flash method and (b) typical temperature curves 





4.3  実験結果と考察 
 
4.3.1 AlNi 多層膜最外層の厚さと熱抵抗の関係  
  図 4-3 に，各接合体の熱抵抗の平均値（N=3）を示す．図中の赤および青データは
Ni および Al 最外層の Al/Ni 多層膜を使った接合体の結果，グレーデータは最外層制御
を行っていない Al/Ni 多層膜（最下部 Al 層，最上部 Ni 層）の結果をそれぞれ表してい
る．図より，Al/Ni/Al…/Ni の順で成膜下 Al/Ni 多層膜による接合体の熱抵抗は，接合
時の加圧力が 3MPa および 20MPa でそれぞれ 5.1×10-6m2K/W，2.8×10-6m2K/W であっ
た．Al/Ni 多層膜の最外層を 1.0µm 厚さの Al にすることで，これらの値が 3.0×10-6m2K/W，
2.0×10-6m2K/W となり，それぞれ 42％，29％低下した．また，最外層 1.0μm 厚さの Ni
の Al/Ni 多層膜を用いた場合，熱抵抗はそれぞれ 2.3×10-6m2K/W，1.6×10-6m2K/W であ
った．なお，最外層の厚みの違いが熱抵抗値に及ぼす影響は小さかった．  









図 4-3 Measured thermal resistance between two Si chips bonded at (a) 3 and (b) 
20 MPa. 
 
4.3.2 接合部の熱抵抗に及ぼすクラックとボイドの影響  
接合部の状態と熱抵抗との相関を理解するため，超音波顕微鏡装置（ SAT：
SONOSCAN D9000）で接合部の内部観察を行った．この実験では，図 4-4 に示すよう





図 4-4 SAT conditions and schematic diagram of the thermal circuit in the reacted 
AlNi layer. 
 
 図 4-5 は，各接合体の SAT 観察結果の代表例を熱抵抗値とともに記す．SAT 観察像





















割合は，一般的な Al/Ni 多層膜を用いた接合体で 11.5％，最外層 Ni ならびに最外層 Al










接合体の中の NiAl 層に含まれるクラックは，図 4-4 に模式的に示すように，NiAl 層の
厚さ方向に一様に，面内方向に進展するように導入されたことがわかっている．これ
は，熱伝導の方向（＝接合体の厚み方向）に平行なクラックであることを意味してい
る．このことから，クラックを含む NiAl の合成熱抵抗は並列和として次式で表される．  
crackAlNi RRR
  11
  式 4-1 
AlNi
AlNi
tR    式 4-2 
Air
crack
tR    式 4-3 
ここで，はクラック面積割合，t は NiAl 層の厚みを表している．RNiAl ならびに Rcrack
は，それぞれ反応後の NiAl 層ならびにクラックの熱抵抗を示している．λNiAl は NiAl 層
の熱伝導率（～90Wm−1K−1），λAir はクラックに空気が充填されていると考えて空気の熱
伝導率（～0.026Wm−1K−1）を表している．これより，クラック面積割合が 10～30％の







図 4-6  Example of imaging analysis for the SAT image: (a) crack-traced image (b) 




に形成されるボイドを詳細に観察するため，SAT 測定した接合体の断面 SEM 観察を行
った．図 4-7 に接合部の断面 SEM 観察結果の代表例を示す．接合体の断面加工には，
Ar イオンミリング装置を用いた．加圧力 3MPa の接合体の断面より，SnAg はんだと
NiAl の内部には多くの空隙の存在を確認できる．NiAl 層内部の空隙は縦筋状であり，
これは図 4-4 で示したクラックであり，いずれの条件でも同様にクラックが導入され
ていることがわかる．また，空隙は NiAl 層と下部チップ側の SnAg はんだとの界面に
も見られ，一般的な Al/Ni 多層膜を用いた接合体には多くの空隙が存在した．これは
Al 最外層の Al/Ni 多層膜を用いた接合体にも確認できたが，一方で，Ni 最外層の接合
体にはほとんど存在しなかった．Ni 最外層接合体の NiAl と下部ハンダ層との界面に
ボイドが見られなかったのは，はんだの主要元素である Sn と Ni との相性の良さが関
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力 3MPa 接合体の結果より，厚膜化なしのボイド面積割合は 2.8％であり，そのうちの
0.7％がはんだ層，2.0％が NiAl-下部はんだの界面であった．Al 最外層の接合体のボイ





のことは，SnAg はんだと接する金属として Sn と好相性の Ni を配置し，接合時の加圧
力を高くすることは，接合体内部に含まれるボイド低減に効果があることを示唆して
いる．具体的には，加圧力の増加は主としてはんだ内部のボイド低減に効果があり，最









図 4-8 Example of analysis of the cross-sectional SEM images: (a) void-traced image 





図 4-9 Void-area fraction of (a) 3 MPa-bonding and (b) 20 MPa-bonding specimens. 
The measured thermal resistance of the same specimens bonded at (c) 3 and (d) 20 
MPa, which are identical to SAT observation samples. 
 
 断面 SEM 観察より，Ni 最外層ならびに Al 最外層の Al/Ni 多層膜を用いた接合体に
含まれるボイドの数は異なっていることがわかった．この理由を考察するため，NiAl
化合物層上下のはんだ境界部分をさらに拡大観察し，両接合体の境界部分の差異を詳
細に分析した．図 4-10 は Ni 最外層ならびに Al 最外層の Al/Ni 多層膜に基づく接合体







ボイドが幾つか見られた．これらに対し，Al 最外層 Al/Ni 多層膜を用いた接合体の断
面において，上下の NiAl-はんだ境界部には極めて大きなボイドが存在していた．特に
NiAl-下部はんだ境界はほぼボイドで形成されており，この部分が接合体全体の熱抵抗
に悪影響を及ぼしていると考えられる．SnAg はんだと濡れ性の良い Ni を Al/Ni 最外
層に配置することで，ボイドの少ない NiAl-はんだ境界の形成が実現できたことを確認










面の FE-EPMA 分析を行った．ここでは JEOL JXA-8500F を用い，Ni，Al，Sn 元素に着
目して元素マップを取得した．図 4-11 に Ni および Al 最外層の Al/Ni 多層膜で接合し
た試験片の接合断面 SEM 写真，Al，Ni，Sn 元素マップを示す．図より，Ni 最外層 Al/Ni
接合体では，Ni が上下の SnAg はんだ層に概ね均一に分布していることがわかる．こ
れは Sn と相性の良い Ni が発熱反応時の瞬間的な昇温中に Sn 中に拡散したことを示
している．一方，Al 最外層 Al/Ni 接合体では，SnAg はんだ中に拡散した Ni は極わず
かであり，その代わりに Al が NiAl との境界に近いはんだ層内部に拡散していた．Al
は上部のはんだ層にのみ拡散しており，Ni 最外層 Al/Ni 接合体の Ni とは異なる傾向に
あった．これは，元々Al と Sn が化合物を作らない組み合わせで相性が良くないことに






図 4-11  Element mapping images obtained by FE-EPMA of the Ni- and Al-
thickening specimens. 
 
 図 4-12(a)および(b)は，それぞれ Ni および Al 最外層 Al/Ni 多層膜を使った接合体の
NiAl-下部はんだ境界の FE-EPMA ライン分析プロファイルの一例である．この接合体
の作製時の加圧力は 20MPa である．図より，両方の接合体の NiAl-はんだ界面には周
囲と異なる濃淡の層が存在していることがわかる．ライン分析プロファイルより，Ni
最外層 Al/Ni 接合体に見られた境界層は Ni であり，Al 最外層接合体のそれは原子比
1：1 以外の NiAl 金属間化合物であることがわかる．さらに注目すべきは Ni 最外層
Al/Ni 接合体のみに見られる SnAg はんだ側のグラデーションであり，この部分は Ni と
Sn の双方が存在していることを示している．つまり，この部分は NiSn 金属間化合物





1 にまとめた．  
 
 
図 4-12  Element line profile obtained by FE-EPMA of the cross section of the 












表 4-1 Characteristics of the interface state of AlNi-reactively bonded solder joints in 
thickening outermost layer 
Interfacial state Case of thickening  the outermost Ni  Case of thickening  the outermost Al  
Layer thickness Uniform Not uniform 
Diffusion depth from  
the thickening layer into Sn Deep Shallow 
IMC layer  
at the solder interface   Ni-Sn IMC is formed  Al-rich AlNi alloy is formed  
Wettability of Sn  
(Contact angle ) Good ~17 26,27) 
Poor 
 ~140 28) 
 
図 4-13 に，本研究で得られた結果の基づき，NiAl とはんだとの界面のボイド抑制メ




できなかった．NiAl 近傍にのみ Al は拡散できたが，これにより NiAl-はんだ境界の Al












図 4-13 Schematic showing the difference in number of voids generated at the solder-
AlNi interface between (a) Ni-thickening and (b) Al-thickening specimen. 
4.4  本章のまとめ 
 
本章では，Al/Ni 瞬間はんだ接合体の熱抵抗低減を図るために，Al/Ni 多層膜の最外
層の金属を Al と Ni のいずれかに統一してボイド抑制効果を調べた．その結果，Ni 最
外層の Al/Ni 多層膜を用いることで，従来の Al/Ni 多層膜と比較して，3MPa ならびに
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 Al/Ni 多層膜の瞬間はんだ接合体の低熱抵抗化のため，第 3 章では接合時の加圧力に
よる効果を検討し，加圧力が高いほど低熱抵抗化することを確認した．第 4 章では Al/Ni
多層膜最外層の金属の効果を検討し，SnAg はんだの Sn と濡れ性の良い Ni をはんだと
の接触金属とすることで NiAl-はんだ境界のボイドを低減でき，これが低熱抵抗化をも
たらすことを確認した．本章では，これまで下部チップのはんだ膜上に成膜していた
Al/Ni 多層膜を自立化し，2 枚のはんだ膜付き Si チップの間に挟み込む方法ではんだ接




5.1  Al/Ni 多層膜の自立化と自立膜を用いた瞬間はんだ接合 
 
 これまでの研究において，下部チップのはんだ膜上に Al/Ni 多層膜を成膜し，その上
にはんだ膜のみを成膜した上部チップを載せて接合してきた（図 3-2，図 4-1，図 5-2）．
Al/Ni 多層膜は原子比 1：1 の場合が発熱反応時の生成エンタルピーが最大となり，か
つ，単位質量当たりの発熱エネルギーが最大となるバイレイヤーの最小値が 100nm な
ため，これらの条件を満たす Al/Ni 多層膜を作製してきた．この条件で Al/Ni 多層膜を
作るには，まず Al を 60nm 成膜後に Ni を 40nm 成膜し，これらを繰り返すこととな
る．この場合，下部チップのはんだ膜上にまず 60nm の Al 層が成膜され，次いで 40nm
の Ni 層，これらの繰り返しで下部チップ最表面は 40nm の Ni 層となる（図 5-1(a)）．
この状態で瞬間はんだ接合した結果，同図(c)のように NiAl-下部はんだ境界にボイドが
発生し，その結果として熱抵抗値が 3MPa および 20MPa 接合でそれぞれ 5.2×10-6m2KW-
1 と 2.8×10-6m2KW-1 にであった（同図(b)）．この接合体の NiAl-上部はんだ境界にはボ
イドがほとんど見られなかった．NiAl の上下はんだ境界でのボイド有無の理由の一つ
は，第 4 章で述べたように，はんだを構成する Sn と Ni の濡れ性の良さであった．こ
れを確認するため，下部チップのはんだ膜上に先に 40nm の Ni を成膜し，原子比 1：1
の Al/Ni 多層膜を形成して瞬間接合を行い，ボイド形成と熱抵抗を調べた．その結果，







図 5-1 Summary of our previous work. (a) Schematic showing the reactive soldering 
of two chips. (b) Thermal resistance between two Si chips bonded at 3 and 20 MPa. 
Blue bars show that Al/Ni/Al…/Ni multilayers are sputtered on the bottom-side Si, 
and red ones show Ni/Al/Ni…/Al multilayers. Cross-sectional SEM images of the 
bonded solder joints: (c) Al/Ni/Al…/Ni (d) Ni/Al/Ni…/Al sputtering cases. 
  
以上の予備実験結果より，Al/Ni 多層膜を自立化させることで，上下 2 枚の Si チッ
プとのはんだ接合をともに新規接合面で行うことができ，ボイドの低減が期待できる．
図 5-2 に示すように，まず，鏡面研磨した Cu シート上に厚さ 30μm の Al/Ni 多層膜を
自作の三源 DC マグネトロンスパッタリング装置で成膜する．この際，第 4 章での成
果を反映させ，まず 40nm の Ni 層から成膜し，60nm の Al 層，40nm の Ni 層，と繰り
返し，最表面を 40nm の Ni 層とした．これにより，SnAg はんだとの接触面は必ず Ni
層となる．この場合，Al/Ni 多層膜の上下面共に Ni 層となるため，厳密には，反応後
には原子比 1：1 から極わずかにずれた組成比を持つ NiAl 化合物ができる．成膜後，
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市販の Cu エッチング液（CuE-3000M made by Wako Pure Chemical Industries, Ltd.）を用
いて Cu シートのみを選択エッチングし，Al/Ni 多層膜を自立化させることとした．   




図 5-2  Fabrication of reactively-bonded solder joint. (a) Schematic showing the 
reactive soldering of two chips using reactive Al/Ni multilayers before bonding. (b) 
Al/Ni multilayer composition. Free-standing Al/Ni multilayer: (c) exterior photo 




5.2  実験結果と考察 
 
5.2.1 Al/Ni 多層膜の自立化と熱抵抗 
 図 5-3 に，成膜接合と自立膜接合で作製した接合体の熱抵抗測定結果を示す．図中の
黒データが成膜接合，ベージュデータが自立膜接合の熱抵抗値であり，同一条件で 3 サ
ンプルずつ測定を行った結果である．加圧力 3MPa の接合において，成膜接合体の熱抵
抗の平均値は 2.8×10-6 m2KW-1 であった．これは，2.3 節で見積もった接合部各層の物
性値とサイズをもとに算出した理論熱抵抗値（0.7×10-6 m2KW-1）の約 4 倍に相当し，接
合部に形成されるボイドやクラックが高熱抵抗化の主要因である．一方，自立膜接合
体の熱抵抗の平均値は 2.0×10-6 m2KW-1 であり，これは成膜接合体の熱抵抗値より 29％








図 5-3  Measured thermal resistance between two Si chips. The measured 
values are averaged for three specimens. The error bars indicate the difference 
between the maximum and minimum value. 
5.2.2 接合部の熱抵抗に及ぼすボイドの影響  
 Al/Ni 多層膜の自立化効果を検討するため，まず接合体断面の SEM 観察を行った．

















図 5-4  Cross-sectional SEM images of the Al/Ni-reactively bonded solder joints. 
Measured thermal resistance for each specimen is also described. 
 
 図 5-5 に，接合体断面のボイド面積割合を整理した結果を示す．図中の薄グレーがは
んだ内部，赤が NiAl-下部はんだ境界，青が NiAl-上部はんだ境界でのボイド面積割合
である．この測定結果は，図 5-4 の断面 SEM 写真に基づいており，画像処理で二値化
を行って求めている．加圧力 3MPa において，成膜接合体のボイド割合は約 6%であり，
その内訳ははんだ内部が 4.0%，NiAl-下部はんだ境界が 1.7%，NiAl-上部はんだ境界が



























図 5-5  Results of void area fraction analysis for solder parts. The specimens are 
identical to those used for SEM observation.  
 
5.2.3 自立界面のボイド低減メカニズム  
 ここで，Al/Ni 多層膜の自立化により，NiAl-はんだ界面のボイド低減を実現できた理
由を考察する．そこで， FE-EPMA を用いて接合断面の元素分析を行った．図 5-6 に，
各接合体断面の Ni と Al 原子の EMPA マップを示す．すべての接合体において，Ni と
Al は概ね NiAl 化合物の部分に分布していることがわかる．図 5-4 に示したように，成
膜接合の NiAl-はんだ界面は起伏が大きいことを確認した．はんだ内部には Al はほと

























図 5-6  Element mapping images obtained by EPMA. Using (a), (c) as-sputtered 















考えられる．これらの FE-EPMA と EBSD 結果より，反応接合時の熱伝導効率は NiAl-
はんだ界面近傍のボイド形成に大きな影響を及ぼさなかった可能性があると言える．  
 
図 5-7  Grain size maps of solder layers analyzed by EBSD: the cases of using 
(a) as-sputtered and (b) free-standing Al/Ni films. The specimens for the analysis 
were bonded at 3 MPa.  
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 図 5-8 に，ボイドならびにクラックの生成メカニズム説明のための応力モデルを示
す．Si 基板上にスパッタリングしたはんだ層には，室温において小さな引張内部応力
が付与されていると考えられる．これは主に，SnAg の熱膨張係数が Si のそれより確
実に大きいことによる．応力バランスを考慮すると，はんだ層周辺の Si ならびに Al/Ni
層には小さな圧縮内部応力が生じていると考えられる．接合前，Al/Ni 自立膜はストレ
スフリーであるが，成膜接合の Al/Ni 多層膜にははんだ層の引張応力に基づく内部応
力勾配が存在していると考えられる．接合最中において，Al/Ni 多層膜は NiAl 化合物











図 5-8  Stress balance model for void generation: the cases of using (a) as-sputtered 
















抗化には NiAl 内部のマイクロクラックの抑制が重要となる．    
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前章までに，デバイスを模擬した 2 枚の Si チップ瞬間接合サンプルにおいて，接





はんだ接合部の界面制御が機械特性に及ぼす影響を調査した．   
  
6.1  実験方法 
6.1.1 サンプル作製と四点曲げ試験 
 図  6-1 に四点曲げ試験用に作製したサンプルの概念図を示す．同図  (a)および(b)は
多層膜を Si 基板上に成膜したケース，(c)は多層膜を自立化させたケースである．成膜
順序については，(a)は成膜側(Bottom 側)から Al/Ni/Al/…/Ni の順，(b)と(c)は成膜側か
ら Ni/Al/Ni/…/Ni の順とした．図  6-2 に四点曲げ試験片の作製方法を示す．成膜基板は
厚さ 1500µm，面方位(001)の単結晶 Si ウエハとした．接合体を 0.5×0.5×3mm3 にダイシ
ングカットし、負荷方向の識別のためにマーキング(Top 側:黒，Bottom 側:赤)を付して，




図 6-1 Schematic images of Al/Ni reactive specimens for the four-point bending 
test.  
 































llP       式 6-1 




6.2  実験結果と考察 
 













図 6-4 Four-point bending test result 
  
  








めた．(a)Al→Ni 成膜接合ケースでは平均破壊強度が 18.1MPa， (b) Ni→Ni 成膜接合ケ
ースでは平均破壊強度が 33.3MPa となり，(b)は(a)の約 1.8 倍の強度を示した．(c)Ni→
Ni 自立接合ケースでは平均破壊強度が 41.8MPa であり，(b)の約 1.3 倍となり，３つの
ケースの中で最高強度を示した．これらの理由を考察するため，試験片側面の外観観
察を行った．図 6-6 に試験片側面における接合部の拡大写真の一例を示す．観察結果
より，(a)Al→Ni 成膜接合では Bottom 側の NiAl とはんだとの界面で破壊し，(b) Ni→
Ni 成膜接合では Top 側の NiAl とはんだとの界面で破壊した．(c)Ni→Ni 自立接合ケー
スでは Top 側の Si と下地膜との界面破壊が確認された．   
図 6-7 に(a)，(b)，(c)試験後断面の EDX 組成分析を行った結果を示す．EDX 結果よ
り，(a)Al→Ni 成膜接合については，Top 側で NiAl 最外層の Al，Bottom 側のはんだに
由来する Sn が検出された．このことから， Bottom 側の NiAl とはんだとの界面で破壊
したことがわかる．Bottom 側にわずかに検出された Ni は下地膜のものだと考えられ
る．(b) Ni→Ni 成膜接合では Top 側に Ni と Sn，Bottom 側に Sn，Ni および Si がそれぞ
れ検出された．Bottom 側の Sn が Top 側の Sn の存在しない領域と同じ形状をしている
ことから，Top 側で検出された Ni は下地膜，Bottom 側で検出された Ni はそれぞれ NiAl
最外層のものだと考えられる．また，Top 側ではほとんどが NiAl-はんだ界面で破壊し
ているが，一部の領域で NiAl-はんだ界面で破壊せずに，はんだ中で破壊したことがわ
かる．(c)Ni→Ni 自立接合ケースでは Top 側に Ni と Sn，Bottom 側に Sn，Si がそれぞ
れ検出された．Botttom 側の Si は Top 側の Ni と同じ形をしていることから，その周辺









図 6-7 EDX results of fractured surface of Al/Ni reactive bonded solder specimen 
 




図 6-8 に(a)，(b)，(c)の NiAl-はんだ界面の模式図をそれぞれ示す．(a)Al→Ni 成膜接
合で Bottom 側の NiAl-はんだ界面で破壊した理由として，第 4 章で議論したように，
破壊した界面において，最外層の Al と Sn 濡れの悪さによるボイド生成が考えられる．
Top 側最外層の Ni は Sn との濡れ性が良く，反応時に短時間で Sn 内部に拡散して NiSn
合金を形成するため，NiAl-はんだ界面のボイド生成が抑制される．一方 Bottom 側最外
層の Al は Sn との濡れ性が良くないため，Sn 内部に拡散しにくい．さらに Al と Sn は
金属間化合物を形成せず，NiAl はんだ界面のボイドが増加したと考えられる 8)．その
ため，(a)Al→Ni 成膜接合においては，ボイドの多い Bottom 側の NiAl-はんだ界面で破
壊したと考えられる．一方，最外層を Ni-Ni に変更した(b)では，Bottom 側のボイドが
Top 側と同程度まで減少し，Bottom 側からではなく Cap 側の NiAl-はんだ界面で破壊
したと考えられる．また，(b)で負荷開始点から破断まで概ね線形である荷重－変位線
図を得られた試験片では，Top 側の NiAl とはんだ界面で脆性的に破壊し，線形である




Al/Ni 多層膜は反応時，NiAl 化合物への発熱反応に伴い fcc から bcc への結晶構造変化
と格子面間隔半減とが生じて体積が約 12%減少し，収縮応力が生じる 9)．基板上成膜
して接合した(a)や(b)の場合，第 5 章で界面の応力バランスを議論したように，界面応
力が Top 側よりも Bottom 側で高い状態と考えられる．一方，自立膜を用いた接合(c)の
場合，界面応力は Top 側と Bottom 側の双方でバランスが取れている考えられる．実際，
接合後の NiAl-はんだ界面では，基板上成膜接合ケースでは凹凸が激しく，自立接合ケ
ースでは上下対象な平滑形状であった（図 5-1，図 5-4）．これにより自立接合の NiAl-




6.3  本章のまとめ 
 
 本章では Al/Ni 瞬間はんだ接合部の界面状態が接合強度に及ぼす影響を調査した．
Al/Ni 多層膜を Al→Ni と成膜してはんだ接合した場合，Ni→Ni と成膜して接合した場
合，Ni→Ni の多層構造を持つ自立膜を用いて接合した場合の３つのケースにおいて，
はんだ接合部を含む棒状の微小試験片を作製し，それぞれ四点曲げ試験を行った．多
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2 章では，  Al-Ni 系自己伝播発熱多層膜の基本特性を理解し，瞬間ダイボンディン
グに有用な多層膜の作製条件を見出した上で．瞬間はんだ接合方法を考案した．Al/Ni














いることを見出した．多層膜の最外層をミクロンオーダーの Ni 層とすることで，Ni が
はんだ内部へ積極的に拡散し，短時間で AlNi-はんだ界面に NiSn 金属間化合物が形成
され，界面ボイドの抑制が可能となった．Ni 最外層の厚膜化により，結果として低い
接合圧力でもボイドが減らすことができ，接合部の低熱抵抗化を実現できた．  
 5 章では，デバイスを模擬した Si 面のはんだ上に成膜された Al/Ni 多層膜を意図的
に自立させ，2 枚のはんだ膜付き Si チップ間に挟み込む方法ではんだ接合体を作製し，
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